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研究成果の概要（和文）：　電子の遍歴－局在転移、電子多極子秩序、さらに磁気・電荷秩序相と接する超伝導などの
非自明な電子物性の機構解明には、磁気モーメントのミクロな秩序と揺らぎの観測が重要である。長年その目的に供さ
れてきた中性子散乱法は、近年の線源性能の向上や高束線ビーム化により、従来は検出できなかった散乱シグナルの観
測へと進展している。本研究では、ブリルアン散乱法や偏極中性子利用も視野に入れてこれまでアクセスできなかった
測定への進化を目指しながら、遍歴－局在のデュアリティー性を示す近藤格子、鉄系超伝導の相図と磁気相関、ワイル
フェルミオン系などを明らかにする成果を得た。

研究成果の概要（英文）：Observation of microscopic ordering and fluctuation are indispensable for 
revealing non-trivial electronic states in materials, for example, itinerant-localized transition, 
multipole ordering, and superconductivity in the vicinity of magnetic and charge ordered regions. Neutron 
scattering techniques, which have been applied for such studies, are progressing owing to recent upgrade 
of sources and production of high flux beam. In the present study, we attempted to perform previously 
unexplored measurements of the Brillouin scattering and polarized neutrons, and revealed dual nature of 
itinerant-localized state on the Kondo lattice systems, phase diagram and magnetic excitations of 
Fe-based superconductors, microscopic study of Weyl fermions, and so on.

研究分野：固体物性（中性子・X線散乱）

キーワード： 強相関電子系　粒子線　物性実験　磁性
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１．研究開始当初の背景 
 電子の遍歴－局在転移、電子多極子秩序、
磁気・電荷秩序相と接する超伝導、さらにス
ピントロニクスなどの物性機構の解明には、
磁気モーメントのミクロな秩序と揺らぎの
観測が重要である。中性子散乱法は長年その
目的に供されてきた。一方、近年の世界的な
中性子源の性能向上による中性子ビームの
高束線化の発展により、従来は検出できなか
った散乱シグナルが期待される。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、J-PARC で供給される高線束中
性子ビームを用い、これまで一般的に考慮さ
れてきた磁気双極子遷移過程に加え、高次多
極子による磁気散乱過程に着目した。さらに
加速器中性子源で実用できる偏極中性子制
御技術を開発し、多極子散乱などを目指す。
またこれまでアクセスできなかった高エネ
ルギー励起測定への進化を目指す。これらに
基づき、最近理論的な解析等が進んだ遍歴−
局在のデュアリティー性を示す近藤格子の
ダイナミクス、超伝導電子対のスピン偏極な
どを明らかにすることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 高次多極子の磁気散乱過程や量子スピン
系の揺らぎなど特徴的な物理現象の観測は
新奇物性の発見につながる。本研究において
高度化した中性子散乱手法の確率を目指し、
J-PARC MLFチョッパー分光器での中性子散乱
技術の開発を進め、後述する強相関電子系に
おける磁気状態の研究を並行した。 
 一方、本研究課題申請時において主要な実
験設備とした日本原子力研究開発機構の研
究用原子炉施設JRR-3が、東日本大震災以来、
稼動停止である。また、J-PARC 物質・生命科
学実験施設の中性子施設もしばしば運転が
停止され、国内中性子散乱研究は予定よりも
進捗しなかった。それを補うため海外中性子
散乱や放射光X線散乱を用いて多角的研究を
実施した。これらは、米国オークリッジ国立
研究所(ORNL)、豪州原子力研究機構(ANSTO)、
伊ローマ大学、フランス Laboratoire Léon 
Brillouin 等との国際共同研究である。 
 
４．研究成果 
(1) 中性子散乱技術の開発 
 東北大学と KEK が共同で J-PARC MLF BL23
に建設している偏極中性子非弾性散乱装置
POLANO の整備に参画し、そこで導入する 3He
フィルター法中性子スピン偏極装置（SEOP）
の開発を進めた。偏極したスピンを保持した
まま中性子を輸送するための磁場空間設計
のために有限要素法磁場解析ソフト FEMTET
を導入し、スピン偏極を保持する磁場の均質
性と連続性のシミュレーションを行い、最大
直径 10 cm の偏極領域を実現できる磁気デバ
イスモデルを見出した。さらに磁場デバイス
の実機を準備して磁場測定を行った結果、有

限要素法での計算結果とよい一致をみるこ
と、偏極度の減少を最小に抑えることができ
る磁場分布であることを確認した。これによ
り J-PARC での偏極中性子用のデバイス設計
を進められることを実証した（K. Ohoyama et 
al., J. Phys.: Conf. Series 502 (2014) 
012051, J. Phys. Soc. Jpn. Suppl. A 82 
(2013) SA036）。 
 高分解能チョッパー分光器（J-PARC BL12 
HRC）での中性子ブリルアン散乱実験を進め、
後述する非単結晶物質に対しても明確に励
起構造を観測できることを実証した(S. Itoh 
et al., JPS Conf. Proc. 8, (2015) 034001)。
中性子ブリルアン散乱法では、サブ eV のエ
ネルギーの中性子を用いて、散乱角が 1°以
下の低角領域で高分解能測定を成立させる
必要があり、入射中性子ビームのコリメーシ
ョンを制御してバックグラウンドを低減す
る整備が進められた。本研究では、HRC の単
色化デバイスであるフェルミチョッパーの
回転中の応力計算を行ない、高性能化に向け
た基礎データの提供と装置整備に尽力した。 
 
(2) Pr f 電子系における四極子近藤効果の候
補物質における多極子自由度 
 三元化合物系 PrT2Al20 (T = Ti, V),  
PrT2Zn20 (T = Ir, Rh)では四極子近藤効果が
示唆され、さらに低温で超伝導が観測される
など極めて興味深い物性が明らかになりつ
つある。我々はこの系の中性子散乱実験によ
り、基礎的な電子状態として重要であるPr 4f
電子の結晶場準位、および低温での秩序変数
の決定を最初の目的とした。さらに 4f 自由
度と伝導電子自由度の混成効果の評価を次
の目標とした。 
 PrTi2Al20に関しては、JRR-3 4G および 米
国 ORNL に設置された CTAX を用い、超伝導マ
グネットと 3He 冷凍機を組み合わせて極低温
強磁場実験を行った。その結果、この系の結
晶場基底状態が非磁性二重項Γ3 であること
を確認した。さらに低温・磁場下での誘起磁
気モーメントの波数空間分布測により、
H//[001]における秩序変数を四極子 O20と決
定した(T. J. Sato et al., Phys. Rev. B 86 
(2012) 184419)。これらの結果は PrTi2Al20
の特異な物性を理解する重要な基礎的情報
となった。その後、米国 SNS/HYSPEC 分光器
等を用い、PrV2Al20 の中性子非弾性散乱、お
よび低温・磁場下中性子弾性散乱等を行い、
この系の4f電子-伝導電子混成効果や秩序変
数等を調べており、現在解析を進めている。 
 広島大学共同研究グループにより合成さ
れた PrT2Zn20 (T = Ir, Rh)に対して、JRR-3 6G
および J-PARC MLF BL14 の中性子非弾性散乱
分光器を用いて、Pr 4f 電子の結晶場準位基
底状態がやはり非磁性二重項Γ3 であること
を明らかとした (K. Iwasa et al., J. Phys. 
Soc. Jpn. 82 (2013) 043707)。その後、
PrIr2Zn20 に指摘された低温秩序相に対して、
フランス Laboratoire Léon Brillouin 6T2



中性子回折計での実験により磁場中で誘起
される反強磁気反射を観測し、f 電子多極子
秩序の証拠を得た（岩佐和晃ほか：日本物理
学会 2015 年秋季大会）。現在、秩序変数の対
称性の決定を目指している。 
 さらに PrCu4Au の電子状態を研究した。こ
の物質も立方晶構造をとり、2.5 K 以下で磁
気秩序する重い電子系であると指摘され、先
述の物質同様に Pr 4f2電子配置での強相関効
果が富山大学グループにより指摘された。彼
らが合成した試料を用い、JRR-3 6G、米国 SNS 
SEQUOIA 、 フ ラ ン ス Laboratoire Léon 
Brillouin G4-1を用いて中性子散乱を行った
（K. Iwasa et al., JPS Conf. Proc. 3 (2014) 
011075）。その結果、Pr 4f 電子の結晶場準位
基底状態は三重項5であると結論した。さら
に 4 K 以下で波数ベクトル(1/2, 1/2, 1/2)
の反強磁気秩序が成長することを見出した。
観測された飽和磁気モーメントが5 基底状
態から期待される値よりもかなり小さく、イ
オンあたり複数個の電子配置をとる系での
電子混成効果によって引き起こされる部分
遍歴電子状態と考えられる。 
 
(3) 高次多極子秩序による金属−非金属転移
への不純物効果 
 高次多極子秩序型の金属－非金属転移を
示す PrRu4P12への元素置換効果を研究した。
まず、約 10 K 以下でリエントラントに再金
属化するPr1-xCexRu4P12の磁気励起や構造転移
を調べた。図 1に転移温度と置換濃度 xに対
する相図を示す。この Ce 置換は電荷ドープ
の効果を生み、フェルミ面の消失による非金
属化条件を失わせて高次多極子の秩序が弱
くなり、Metal I 相から Nonmetal 相への転移
温度は急速に低下する。その結果、低温でも
f 電子軌道の縮退が解けずに大きなエントロ
ピーが残り、新たに Metal II 相への二段目

の相転移に至ることが分かった(K. Saito et 
al., Phys. Rev. B 89 (2014) 075131)。 
 次に磁性 Nd イオン置換効果を調べた。
PrRu4P12 の非金属相は非磁性多極子秩序であ
るにも関わらず、磁性不純物 Nd に対して強
固に保たれることを見出した。4f 電子を持た
ない La 置換に比べても転移温度の低下、す
なわち秩序の抑制はわずかであり、Pr イオン
サイトの希釈による相互作用の減少を補う
効果を磁気不純物がもたらすと考えられる。
これは、置換された Nd イオンの磁気モーメ
ントとそれに隣接する Pr の間の磁気相互作
用エネルギーの利得が多極子軌道秩序状態
をアシストするためと解釈した(K. Iwasa et 
al., Physics Procedia 75 (2015) 179)。 
 
(4) 鉄系超伝導体 
 鉄系超伝導体並びに関連する超伝導物質
系においてはスピンや軌道といった非従来
型の自由度が超伝導ペア形成の機構として
注目されていた。超伝導機構の実験的解明に
はそれらの自由度の揺らぎを直接観測する
ことが望ましい。とりわけ、スピン自由度の
揺動に関しては中性子非弾性散乱での直接
観測が可能であり、さらに偏極中性子を用い
てスピン自由度のみの情報を得ることも可
能である。特に高エネルギー領域での中性子
非弾性散乱が重要な情報を与えると言える。
一方、軌道自由度に関しては中性子による直
接観測は困難であるが、格子の揺らぎ（フォ
ノンや局所揺らぎ）等を介しての観測の可能
性がある。そこで、中性子を含む複数の量子
ビームの散乱手法を駆使してこれらの揺ら
ぎと超伝導発現の関連を解明することを目
的とした。また、本研究が開始した時点で見
いだされていた鉄系超伝導体は鉄の2次元正
方格子を骨格とした物質群であった。従って、
二次元性と超伝導機構の関連に大きな興味
が持たれた。そこで、次元性を少し落とした
準一次元梯子型化合物における超伝導の可
能性を探ることも目的とした。 
 常磁性金属相におけるa-b面内での磁気相
関の発達を広い組成・温度範囲において、米
国 ORNL に設置された HB-3 分光器を中心に測
定した。測定結果を遍歴反強磁性体の磁気励
起スペクトル関数を用いて解析し、その面内
異方性を定量的に見積もった。図2にℏω = 10 
meVで測定した面内異方性比δの温度依存性
を示す。これらの結果より、ドーピングが増
すにつれて面内異方性が増大すること、母物
質でのℏω = 28 meV での磁気相関の面内異
方性は TNに向けて増大するにも関わらず、ℏ
ω = 10 meV ではほぼコンスタントであるな
どの興味深い結果が得られた。これらの実験
結果は大凡 RPA 計算結果で説明出来ると結
論した(S. Ibuka et al., Physica C 507 
(2014) 25)。一方、電子ドープ系の局所構造
の超伝導転移に伴う歪みに関しても EXAFS 
を用いた研究を行った。その結果 Fe-Fe 距
離の平均自乗変位に超伝導転移に伴う異常

図 1．Pr1-xRxRu4P12 (R = La, Ce, Nd)の相
図（K. Iwasa et al., Physics Procedia 
75 (2015) 179）。 



を見いだした(M. Y. Hacisalihoglu et al., 
Phys. Chem. Chem. Phys. 18 (2016) 9029)。 
 同族置換系超伝導体であるBaFe2(As,P)2の
多結晶および単結晶試料育成方法を最適化
し（メカニカルアロイング法を応用して前駆
体合成法を開発 (K. Z. Takahashi et al., J. 
Cryst. Growth 446 (2016) 39)）、得られた
試料を用いたX線平均構造解析と中性子全散
乱実験による局所構造解析を行った。後者は
米国 LANL の NPDF 分光器を用いた。 
 磁気トルク測定より構造・磁気相転移より
高温側で電子系が C4 対称性を破るいわゆる
電子ネマティック相が示唆されていた。我々
は、これを検証するために粉末中性子回折実
験データを用いた動径分布関数(PDF)解析お
よび単結晶試料を用いた精密磁化測定を行
った。X 線構造解析で得られる平均構造と中
性子PDF解析から得られる局所構造の比較か
ら興味深い差異が見いだされたが、定量的な
評価が難しく現在も解析を続けている。 
 その他、梯子型鉄系化合物 (Ba,Cs)Fe2Se3
の広い組成範囲での中性子回折実験をと電
気抵抗測定等と組み合わせ、この系の組成・
温度相図を完成した (T. Hawai et al., Phys. 
Rev. B 91 (2015) 184416)。さらに BaFe2S3 に
おいて高圧下での超伝導化を観測した(H. 
Takahashi et al., Nature Mater. 14 (2015) 
1008)。また、(Ba, Cs)Fe2S3に関しても圧力
下物性測定を行うことで金属化が確認され
た(T. Hawai et al., in preparation)。 
 以上の鉄系超伝導体研究を通じて2016年3
月に博士号取得者を輩出した。 
 
(5)異常ホール伝導系のワイルフェルミオン 
 SrRuO3は TC = 165 K 以下で強磁性かつ温度
や磁化に対して非単調に振舞う異常ホール
効果を示す金属と報告された。スピン軌道相
互作用を起源とするバンド交差が、運動量空
間でのワイルフェルミオン（質量ゼロのディ
ラック電子）で記述され、これが運動量空間
でのモノポールとしてもたらす“磁場”が異
常ホール効果の起源となる。そこで、磁化以
外の非自明な内部磁場を中性子非弾性散乱
実験で直接的に検出することを目的とした。 

 SrRuO3の粉末試料を用いてJ-PARC HRCで中
性子非弾性散乱実験を行った。スピン波の動
的構造因子は粉末平均すると、(000)近傍の
みで中性子散乱強度が期待できるが、その領
域にアクセスできる実験方法は、前述の中性
子ブリルアン散乱法のみである。 
 中性子非弾性散乱結果は、TC以下の領域で
スピン波の、また TCでは臨界散乱の動的構造
因子で記述できることを明らかにした。TC以
下でのスピン波分散関係は、Q の小さい領域
で E(Q)= DQ2 + Egと表わすことができた。ま
た、これまでの理論では、D(T)と Eg(T)は低
温から TC に向かって単調に減少する振舞を
示すことが知られている。図3に示すように、
SrRuO3 における D(T)は磁化の温度変化に比
例し、TCに向かって単調に減少した。D(T)に
対する実線は、磁気ブラッグ反射の温度変化
から決定した自発磁化 M(T)である。一方、
Eg(T)は、非単調な温度依存性を示し、異常ホ
ール伝導度σxy(T)の関数として記述できる
ことを明らかにした。図の実線は Eg(T) = 
aM(T)/[1 + bσxy(T)/M(T)]でフィットしたも
のである。a、bはパラメーターである。ワイ
ルフェルミオンは、これまで主に絶縁体表面
や界面の輸送特性で議論されてきたが、本研
究は、ワイルフェルミオンが輸送特性以外の
現象（スピンダイナミクス）においても重要
な役割を果たしていることをはじめて示し
た（S. Itoh et al, accepted by Nature 
Communications, 伊藤晋一ほか：日本物理学
会第 71 回年次大会）。 
 
(6)カイラル構造相転移と電子状態 
 Ce3T4Sn13 (T = Co, Rh)は大きな電子比熱係
数を示し、電気抵抗の温度依存性が弱い物質
であり、いわゆる近藤半導体と考えられる。
一方、構造相転移を伴うバンドギャップ形成
も指摘されており、その電子状態は未解明で
ある。KEK Photon Factory での X線散乱実験

図 2. Ba(Fe,Co)2As2 のℏω = 10 meV にお
ける面内磁気相関の異方性δの温度依存
性。(Physica C 507 (2014) 25 より転載。) 
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図 3．SrRuO3のスピン波の分散関係 E(Q) 
= DQ2 + Egにおけるスティッフネス定数
D とスピン波ギャップ Eg の温度依存性
（S. Itoh et al, accepted by Nature 
Communications）。 



により低温相はカイラル対称性を持つ結晶
構造であることを見出した。さらにフランス
Laboratoire Léon BrillouinおよびInstitut 
Laue-Langevin での中性子非弾性散乱の結果、
反強的相関を持つスピンギャップ形成を見
出した。これらの現象が、カイラル対称性（ワ
イルフェルミオン）に起因するかの解明が今
後の課題である（大友優香, 巣山和哉, 岩佐
和晃ほか：日本物理学会 2015 年秋季大会）。 
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